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 1 章	 序論  
	 2011 年 3 月 11 日に発生した東北地方太平洋沖地震と地震に伴う津波によって、東京電力（株）福島第一
原子力発電所は原子炉を安全に停止させるために不可欠な冷却機能を維持不能になり、重大過酷事故へと至
った。損傷した原子炉は全部で 3 機あり(1-3 号機)、それぞれの原子炉が異なる時期に別々の要因で環境中に
大量の放射性物質を放出した。大部分の放射性物質は太平洋側へ抜けたが、一部が地上に沈着した。そして

















2 章	 帰還困難区域を汚染した放出源の推定  
	 福島第一原発から北西方向に広がる帰還困難区域は、3 月 15 日午後のプリュームが降雨とともに放射性物
質による汚染が生じたとされている。しかし文部科学省の実施した地上調査の結果から、福島第一原発から
北西方向に、北と西に 110mAg と 137Cs の比に 1 桁近い差が確認されている。単独放出源に起因する汚染であ
れば、このように放射能比が方位ごとに変化するとは考え難い。そこで本研究では文科省調査による隙間を
埋める地上調査を敢行し、北西地域の汚染を形成した原因を解明した。 
	 調査方法は文科省の土壌調査と同じく、1 地点 5 個の土壌
を採取し、134,137Cs と 110mAg を定量した。データの解析には
本研究独自のデータに文科省の調査結果を加え、2011 年 3
月 11 日に壊変補正を実施し比較した。137Cs の沈着量と
110mAg/137Cs 比を図 1 に示した。文科省調査では認められな
かった、放射能比 0.0050 付近に属する集団が新たに確認さ












	 図 3 に 134Cs/137Cs と 110mAg/137Cs 比を示した。計算で
134Cs/137Cs 比は 1 号機から 0.94、1.08、1.05 となっており、
実測と計算結果は同一傾向を示した。最初に北西地域において
空間線量が上昇したのは 3 月 12 日の 1 号機水素爆発時である。
赤グループに属するデータはいずれも 134Cs/137Cs 比が 0.90 付
近に存在しており、1 号機の 134Cs/137Cs 比とほぼ一致した。また
110mAg の放出率は放出源となる核燃料の温度に依存することが





が最初に上昇したのは 3 月 15 日の午後 4 時頃からである。15 日
は朝から 2 号機の放出が続いており、16 時以降にプリュームが
北西方向へ向かったタイミングで降雨が生じたことがモデル計




連続放出が落ち着いた 15 日 23 時に 3 号機圧力容器のウェッ
トウェル(W/W)ベントが実施されている(図 4)。また福島市で
採取したフィルターで 16 日 0 時すぎに 2 つめのピークが確
認されている(Tsuruta et al. 2014, Oura et al., 2015)。さら
にシミュレーションでも北西方向へ向かうプリュームが再
現されている(Katata et al., 2015)。したがって青グループは
図 1 137Cs の地表面沈着量と 110mAg/137Cs 比の関係 
図 2 帰還困難区域区域における 110mAg/137Csの分布 








































図 4 原発正門付近の空間線量率変動 (TEPCO 2011) 
3 号機から放出された W/W ベントによるプリュームと考えられる。以上より帰還困難区域の大規模汚染は、
110mAg/137Cs 比を用いることで少なくとも 3 回に分けることが可能で、さらに 110mAg の放出率は緊急停止し
てからの炉内状況を反映している可能性が示唆された。 
 
3 章	 放射性粒子と放出炉の関係  
	 Cs を高濃度に含む球状の
放射性粒子が 3 月 14 日から
15 日早朝にかけてつくば市
に飛来したことが確認され















	 代表的な粒子の例を図 5 に示した。粒子の形状は先行研究で報
告された球体に加え、不定形の粒子も複数見られた。また粒子に
含まれるγ線核種は、ほとんどの粒子で 134Cs と 137Cs のみ検出
されたたが、１号機由来の 2 粒子に限り、わずかに 125Sb も検出
され、（図 6）同一粒子からは 90Sr の存在を示唆するβ線スペク
トルも得た。粒子中の 134Cs/137Cs 比を図 7 に示した。すべての
粒子は 2 つのグループに集約され、それぞれが 1 号機と 2 号機由
来の Cs 同位体比に一致した。3 号機由来の粒子はどの試料から
も見つからず、3 号機からの汚染があった箇所の試料からは 2 号
機由来の放射性粒子が見つかった。また 1 号機粒子は 12 日の水
素爆発時にはすでに生成しており、事故から比較的早い段階で生
成することが判明した。すべての放射性粒子に共通する元素は
Si、O、および Ca であり、特に Si と O はすべての粒子において
全質量の 80%を占めていた。2 号機粒子の特徴は、つくば市で見
つかった粒子と元素組成と比放射能としては一致しており、Zn、Fe、Cs が EDS で共通して検出された。ま
た比放射能も先行研究とほぼ直線上に分布した(図 8)。一方、1 号機粒子は 1 粒子あたりの放射能は強いもの
の、体積も大きく、比放射能的は 2 桁程度 2 号機粒子よりも小さかった。そのため EDS で Cs が検出できな
い粒子が大多数であり(図 9)、それらの粒子の Cs はµビーム分光分析で検出した。また 1 号機粒子は Ba が際
立って多く検出された。しかしながら二次イオン質量分析（SIMS）で Ba の同位体比を測定したところ、天
図 9 代表的な粒子の EDS スペクトル 
図 10 µ-XRF マッピングの結果 
図 7 粒子の 134Cs/137Cs 比と放射能 図 8 粒子体積と放射能の関係 
Unit2 
Unit1 
図 5 代表的な放射性粒子(1 号機由来) 図 6 粒子のγ線スペクトル 
然由来であることが確認された。2 号機由来の粒子では Si、O、Fe、Zn そして Cs は均一だが、1 号機粒子
では Si、O 以外の元素については分布に濃淡があることが判明した(図 10)。そしてこれまで必須だと考えら
れていた Fe が 1 号機粒子では少ない例も見つかった(図 9)。さらに 230 万年の半減期を有する 135Cs の検出
を SIMS で行った。概算で得られた 135Cs/137Cs 比は 0.055 となり、Nishihara et al.が報告した 0.045 と類
似していた。また EDS で半定量的に検出した Cs と SIMS の結果から概算された Cs 同位体の原子数とほぼ
一致した。この結果は EDS で見られる Cs の蛍光 X 線が原発で生成した放射性 Cs によるものであることを
示している。一方、2 号機粒子の一部から U が検出されたが、全体に占める割合は 0.5wt％未満で、粒子の



























ウールのようなケイ酸建材に Cs が吸着する報告はなく、ガス状の Cs に対し優れた吸着性を示すことが判明
した。また放射性粒子に付着した繊維質とロックウール保温材の EDS が一致した(図 13)。Cs の燃料棒から
の放出はシビアアクシデントを想定した実験で、燃料棒が 2700K に達すると内包する Cs が全量放出する
(Pontillon et al. 2010)。特に福島事故では崩壊熱に加え、H2O-Zr 反応に伴い発生した熱が、高温の熱水蒸気
となり放射性物質と共に PCV 内に放出し、保温材に吸着したと考えられる。さらにウール系断熱材は吸湿す
る性質も知られている。 
	 1 号機と 2 号機の比放射能の違いについて、1 号機は原子炉停止から放射性粒子の放出まで約 24 時間、一
方、2 号機は最初の放出があったイベントまで最低でも 72 時間以上が経過している。炉心の水位が低下し燃
料損傷が発生してから、保温材に Cs 蒸気が接触していた時間は、2 号機の方が長く、特に保温材が Cs を吸
図 12 Cs を吸着したロックウール 
図 13 ロックウールと粒子に付着した
ケイ酸繊維の EDS 比較 
図 11 原料情報を含む放射性粒子 
着し始めてから、高圧、多湿条件の下で、長期間 Cs 蒸気にさらされたことで、Cs の吸着が進んだと考えら
れる。原料の溶融は燃料溶融に伴う熱か、熱水蒸気が考えられるが、どちらの場合であっても、保温材の溶
融温度(約 1000℃)よりも高温になるため、D/W 内部はケイ酸系素材が溶融するためには十分な高温であった。 
	 最後に 3 号機由来粒子が見つからなかった原因について、3 号機に由来する汚染は W/W ベントによる放出
だと推定される(2 章)。この場合、高濃度の汚染ガスは D/W を通過せず、RPV から W/W でバブリングされ
てから排気されている。したがってこの過程ではケイ酸材料がある D/W を通過することはないので、放射性
粒子は生成しなかったものと考えられる。以上から福島事故で放出した粒子は、D/W 内で使用されていたケ
イ酸系保温材に Cs が吸着し、溶融した後、粒子化したプロセスが提案された。 
 












図 14 北西地域の汚染と放射性粒子放出の関係 
